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Vorrichtung und Verfahren zur Herstellung von Synthesegas 
durch Verbrennung und ihre bzw. seine Anwendung 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren und eine Vorrichtung, die 
uber den Flammenweg fur die Herstellung eines Synthesegases 
wirksam sind, welches beispielsweise zur Herstellung von Ammo- 
niak oder fur die Herstellung eines reduzierenden Gases, ins- 
besondere fur die Htittenindustrie, brauchbar ist. 

Die ideale Produktion von Gasen fur die Synthese von Amoniak 
erfolgt gemaJ3 der allgemeinen folgenden Reaktion: 

CxHy + X/2.0 2 + XH 2 0 ^XC0 2 + <2x+y)/2.H2 

Ein erstes Verfahren zur Herstellung des Synthesegases mit 
einem guten energetischen Wirkungsgrad besteht darin, einer 
Priroarref ormierung eine Sekundarreformierung zuzuordnen. 

Bei der Primarref ormierung fuhrt man in einen Reaktor, der 
einen Katalysator umfaSt, einen starken tfberschuB an Dampf 
(Molverhaltnis H 2 0/C > 2) ein, dessen Energie nach der Sekun- 
darreformierung riickgewonnen wird. 

In der (katalytischen) Sekundarreformierung mit einer Einftih- 
rung von Luft, verbrennt man teilweise die Abstrome der Pri- 
marref ormierung . 



Ein zweites Verfahren zum Einfuhren des Synthesegases besteht 
darin, in einem Reaktor einen Brennstoff in einer Sauerstoff 
im UnterschuB enthaltenden Atmosphare zu verbrennen. 

Die Verbrennung von Kohl enwasserstof fen wie dem Methan, das 
allgemein aus Erdgas stammt, in einer Atmosphare, die einen 
Sauerstoff unterschuB aufweist, fuhrt zur Bildung von Kohlen- 
monoxid (CO), Wasserstoff (H 2 ), welches die Bestandteile des 
Synthesegases sind, jedoch auch zu Kohlendioxid (C0 2 ), Wasser 
(HgO) und oft auch zu RuS (C). 

Der RuJ3 erscheint insbesondere , wenn der Sauerstoff unterschuB 
sehr groB ist. Da jedoch die Ausbeute an potentiellem Wasser- 
stoff in erster Annaherung mit der Verbrennungstemperatur und 
dem Sauerstoff- oder LuftunterschuB zunimmt, ist die Steige- 
rung der Ausbeute an Wasserstoff begleitet von der Bildung yon 
RuB. Die Verbrennungstemperatur variiert insbesondere mit der 
Vorwarmtemperatur des 3rennstoffs und des Sauerstofftragermit- 
tels. 

So wie dieser RuB die Produktionsvorrichtungen verschmutzt, 
was nicht erwunscht ist, kann man in den Reaktor Wasserdampf 
einftihren, urn die Bildung von RuB zu verhindern. Man kann auch 
die AbstrSme, urn den gebildeten RuB abzuziehen, waschen. In 
den beiden Fallen liegt die Investition an notwendigem Materi- 
al sehr hoch. 

Unter potentiellem Wasserstoff versteht man die Mengen an Was- 
serstoff (IL,) und Kohlenmonoxid (CO), die durch die Verbrennung 
erzeugt werden. Das Kohlenmonoxid (CO) ist in Wasserstoff 
durch "shift conversion" umformbar. 

Die franzosische Patentanmeldung FR-2.608.581 beschreibt ein 



Verfahren und eine Vorrichtung, die auf d m Flammenweg arbei- 
ten, um Synthesegas herzustellen. Dieses Verfahren und das 
Arbeiten der Vorrichtung gemafl dieser Erfindung, welche das 
Vorhandensein von RuB beim Austritt aus dera Reaktor vermeidet, 
besteht darin, den gebildeten Rufl sich auf den mehr oder weni- 
ger ablenkenden Wandungen abscheiden zu lassen, die im Strom 
der verbrannten Gase (Abstrome) angeordnet sind und dann die- 
sen Rufl durch eine Zugabe von Sauerstof ftrager durch die Wan- 
dungen hindurch, die poros sind, zu oxidieren. 

Ein Ziel der vorliegenden Erfindung besteht darin, die Menge 
an durch die Verbrennung gebildetem potentiellen Rufl zu sen- 
ken, derart, dafl der Verbrauch an Wasserdampf und damit die 
notwendige Investition vermindert werden. 

Erf indungsgemafl wird eine Vorrichtung zur Erzeugung von Syn- 
thesegas durch Verbrennung rait Unterschufl an Sauerstof ftrager 
eines kohlenwasserstof fhaltigen Brennstoffs durch ein gasfor- 
miges Sauerstof ftragermittel vorgeschlagen , wobei die Vorrich- 
tung primare Injektionsmittel umfaflt, die einen Strahl von 
Brennstoff und eines Teils des Sauerstof ftragermittels in ei- 
ner Brennkammer eines Reaktor s erzeugen, wobei der Strahl eine 
Langsachse umfaflt und eine Hauptflamme erzeugt , der en Ursprung 
im wesentlichen am Ort der . primaren Injektionsmittel sich be- 
findet und durch die Primarmittel erzeugt ist und die Sekun- 
darmittel quer zu diesem Strahl unter einem Axialabstand von 
den Primarmitteln angeordnet sind, der wenigstens gleich der 
Hafte des mittleren Durchmessers der Brennkammer betragt und 
vorzugsweise zwischen dem Zweif achen und Fiinf f achen des mitt- 
leren Durchmessers der Brennkammer ist- 

Die Sekundarmittel konnen quer zum Strahl unter einer Entfer- 
nung von den Primarmitteln angeordnet sein, die wenigstens 
gleich der Halfte der Entfernung ist, welche die Primarmittel 
vom Ende der Hauptflamme langs dieser Langsachse trennen. 



Unter mittlerem Durchmesser versteht man den Ausdruck 

2 \f mittlerer Querschnitt der Kammer/yf 
Der die Sekundarmittel von den Primarmitteln trennende Abstand 
kann wenigstens gleich Zweidritteln der Entfernung sein, wel- 
che die Primarmittel vom Ende der Hauptkammer trennen und vor- 
zugsweise wenigstens gleich der Entfernung, welche die Primar- 
mittel vom Ende der Hauptflamme trennt, sind. 

Die primaren Injektionsmittel oder die sekundaren Injektions- 
mittel konnen Wasserdampf einfuhren. 

Der Primarzusatz an Sauerstof f trager , definiert als die Anzahl 
von Sauerstof fmolen, die in dem durch die Primarmittel inji- 
zierten Sauerstof f trager enthalten ist, bezogen auf die Anzahl 
von Kohlenstoffmolen, die in durch die Primarmittel in j izier- 
tem Brennstoff enthalten sind, kann zwischen 0,2 und 0,8 und 
vorzugsweise zwischen 0,3 und 0,50 betragen- 

Die Sekundarzugabe an Sauerstof f trager , definiert als die An- 
zahl von Sauerstof fmolen, die in dem durch die Sekundarmittel 
injizierten Sauerstof f trager enthalten ist, bezogen auf die 
Anzahl von Kohlenstoffmolen, die im durch die Primarmittel 
injizierten Brennstoff enthalten sind, kann zwischen 0,1 und 
0,8 und vorzugsweise zwischen 0,1 und 0,5 betragen. 

Die Zugabe an Sauerstof f trager, definiert als die Anzahl von 
Molen Sauerstof f, die in dem durch die Primarmittel und die 
Sekundarmittel injizierten Sauerstof f trager enthalten ist, 
bezogen auf die Anzahl von Kohlenstoffmolen, die in dem durch 
die Primarmittel injizierten Brennstoff enthalten ist, kann im 
wesentlichen kleiner als 0,8 und vorzugsweise im wesentlichen 
kleiner als 0,6 sein. 

Unter den Definitionen der Sauerstof fzugabe kompatibilisiert 



die Anzahl von Molen Sauerstoff nicht den Sauerstoff des Was- 
serdampfs. 

Die Sekundarmittel konnen Sauerstof ftrager-Injektoren umfas- 
sen, die in einer Ebene im wesentlichen senkrecht zu dieser 
Strahlachse unter gleichen Entfernungen zu dieser Strahlachse 
angeordnet sind. 

Die Sekundarmittel konnen eine Auf einanderfolge von Injektoren 
umfassen, aus denen der Sauerstof ftrager ausstromt und die 
wenigstens eine Sekundarf lamme erzeugen und diese Injektoren 
konnen so ausgebildet sein, daB sie die Sekundarf lamme ver- 
breitern. • 

Im iibrigen wird erfindungsgemaB ein Verfahren zur Herstellung 
von Synthesegas durch Verbrennung mit UnterschuB an Sauer- 
stofftrager eines kohlenwasserstof fhaltigen Brennstoffs durch 
einen gasfQrmigen Sauerstoff trager vorgeschlagen, wobei der 
Brennstoff und ein Teil des Sauerstof ftrager s in einer Strahl- 
forra in eine Verbrennungskammer durch primare Injektionsmittel 
injiziert werden, wobei der Strahl eine LSngsachse hat und 
eine Hauptf lamme umfaBt, deren Ursprung im wesentlichen an der 
Stella ist, wo die Primarmittel in die Verbrennungskammer mun- 
den, wobei ein Sauerstof ftragerkomplement durch sekundare In- 
jektionsmittel injiziert wird und das Sauerstof ftragerkomple- 
ment und der Brennstoff wenigstens eine Sekundarf lamme bilden. 

Dieses Verfahren zeichnet sich insbesondere dadurch aus, daB 
man sekundare Injektionsmittel verwendet, die so ausgelegt 
sind, daB sie diese Sekundarf lamme gemaB der Achse des Strahls. 
verbreitem, d.h. sie derart angeordnet sind, daB sie das Kom- 
plement an Sauerstof ftrager in diesem Strahl unter einer Ent- 
fernung ungleich Null von den Mitteln der Primarin j ektion in- 



jiziereii, wobel die Sekundanuittel quer zu diesem Strahl unter 
einer Axialentf ernung der Primarmittel angeordnet sind, die 
wenigstens gleich der Halfte des mittleren Durchmessers der 
Verbrennungskammer ist und vorzugsweise zwischen dem zweifa- 
chen und f unf f achen des mittleren Durchmessers der Verbren- 
nungskammer betragt. 

Man kann die Vorrichtung oder das Verfahren gemaB der Erfin- 
dung zur Herstellung von Synthesegas verwenden, das fiir die 
Herstellung von Airanoniak oder fur die Herstellung reduzieren- 
den Gases verwendbar ist. 

Man versteht unter Fl amine die Zone f in der sich stark instabi- 
le chemisehe Gebilde befinden wie freie Radikale (0H-, 
CH 3 O-..) oder Ionen (CxHy*, H + ) oder Molekule (CHO, CH 2 0* . • ) • 
In dieser Zone stellen sich stark exotherme Reaktionen ein. 

Die Erfindung wird besser verstandlich und ihre Vorteile erge- 
ben sich klarer beim Lesen der folgenden Beschreibung, die 
durch die beiliegenden Figuren erlautert wird, in denen: 

Die Figuren 1, 2 und 3 einen Schnitt durch unterschiedli- 
che Ausfiihrungsformen der Vorrichtung nach der . Erf indung 
darstellen; 

Figur 1 zeigt eine Vorrichtung, die sekundare ringf ormige 
Injektionsmittel hat, welche Umfangs- und coplanare In- 
jektoren umfassen; 

Figur 2 zeigt eine Vorrichtung, welche sekundare zylin- 
drische Injektionsmittel hat, die unter unterschiedlichen 
Niveaus einer Hauptf lamme angeordnet sind und 
Figur 3 zeigt eine Vorrichtung mit sekundaren zentralen 
Injektionsmitteln . 

Die fur die drei Figuren identischen Elemente haben die glei- 
chen Bezugszeichen. 
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Das Bezugszeichen 1 bezieht sich auf das Gehause einer Vor- 
richtung, die aus feuerfesten Materialien aufgebaut ist und 
die von einer Hulle umgeben sind. Die Vorrichtung oder der 
Reaktor zur Herstellung von Synthesegas wird gespeist uber 
primare In j ektionsmittel 2 mit Sauerstof ftrager und Brenn- 
stoff , die im allgemeinen im oberen Teil des Reaktors angeord- 
net sind- Der Sauerstof ftrager gelangt iiber eine Leitung 3 und 
der Brennstoff iiber die Leitung 4 zu den primaren Injektions- 
mitteln . 

Die Primarmittel , wenn sie allein arbeiten, erzeugen eine 
Hauptfl amine 5, deren Kontur oder das Ende strichpunktiert an- 
gedeutet ist* 

Die Sekundarmittel werden mit Sauerstof ftrager und gegebenen- 
falls einem Teil (Wasser )dampf iiber die Leitung 7 gespeist. 

Wenn die sekundaren In j ektionsmittel 6 in Betrieb mit den pri- 
maren Injektionsmitteln 2 sind, so hat die Flamme die mit 8 
bezeichnete Kontur. 

Die Abstrome aus der Verbrennung gehen dann durch eine kataly- 
tische Masse 9, die durch ein Gitter 10 gehalten ist, bevor 
sie iiber den Austritt 11 abziehen. Die katalytische Masse 9 
ermoglicht es, die exotherme Umwandlung des Methans mit Wasser 
zu beschleunigen . Diese Umwandlung entspricht der folgenden 
Reaktion : 

CH A + H 2 0 -> 3H 2 + CO 

In Figur 1 sind die sekundaren In j ektionsmittel 6 gebildet 
durch einen ringformigen Kanal 12, der mit Sauerstof ftrager- 
mittel gespeist ist und einen Injektionsring 13 speist, der 
mit Lochern versehen ist, die radial bezogen auf die Achse 14 
des Gasstrahls sind. 



a 



Die Sekundarmittel sind unter einer Entfernung OB von den Pri- 
marmitteln ira wesentlichen gleich zwei Drittel der Entfernung 
OA angeordnet / welche die Primarmittel vom Ende der Hauptflam- 
nie 5 trennen. 

In Figur 2 werden die sekundaren Injektionsmittel 6 gebildet 
durch einen zylindrischen Eintrittskanal 15 und einen Vertei- 
lerzylinder 16 fur Sauerstof f trager • Der Zylinder 16 wird her- 
gestellt entweder mit einem porosen Material oder durch ein 
Hemd, das ttber seine gesamte Hohe und seinen Umfang perforiert 
ist. Die Hohe und die Position des Zylinders 16 sind so ausge- 
legt, dafl der Zylinder, entweder im wesentlichen an der Grenze 
des Rands der Hauptflamme 5 ist und die Achse der Sekundarmit- 
tel sich unter einem Abstand OB der Primarmittel befindet, der 
zwischen den zwei Dritteln der Entfernung OA, welche die Pri- 
marmittel vom Ende der Flamme langs der Achse des Strahls 
trennt und der Entfernung OA, sich befindet, welche die Pri- 
marmittel vom Ende der Flamme trennt. 

Das porose Material des Zylinders 16 ermoglicht den Durchgang 
von Sauerstofftrager oder gegebenenf alls eines Teils des (Was- 
ser)dampfs, indem es den Durchgang der instabilen . durch die 
Verbrennung erzeugten chemischen Verbindung verhindert. 

In Figur 3 sind die sekundaren Injektionsmittel zentrisch be- 
ziiglich der Achse des Strahls 14 und sind in der Mitte der 
ringformigen Primarmittel 2 angeordnet. 

Diese Sekundarmittel werden durch eine Wasserzirkulation, das 
iiber die Leitung 17 herangefiihrt wird, gekuhlt. Urn auf die 
Wasserzirkulation zu verzichten, konnen solche zentralen Mit- 
tel aus einem f euerf esten Material wie einer Keramik auf der 
Basis von Siliciumoxid und Aluminiumoxid wie Mullit realisiert 
sein oder als eine Keramik auf der Basis von Silicumkarbid. 
Die sekundaren Injektionsmittel sind im wesentlichen auf der 
gleichen Hohe wie das Ende der Hauptflamme 5 angeordnet* 
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Die Zugabe von (Wasser )dampf kann erfolgen entweder iiber den 
Sauerstof ftragerkanal oder iiber den Brennstof fkanal pder iiber 
beide oder auch iiber die Sekundarmittel . 

Der Sauerstof ftrager kann Luft oder angereicherte Luft sein 
und kann im Gemisch mit Waserdampf , inerten Gasen oder Kohlen- 
dioxyd vorliegen. 

Der Brennstof f ist ein Kohlenwasserstof f , der mit Wasserdampf , 
inerten Gasen , Kohlendioxid oder Wasserstoff gemischt sein 
kann* Der vorzugsweise verwendete Brennstof f ist Methan. 

Die Pfeile 18 der Figuren 1, 2 und 3 geben die Rezirkulations- 
strome von in der Flamme vorhandenen Stoffen an. 

Versuche wurden unter 40,5 bar an einer Einheit kleiner Abmes- 
sung (4 bis 5 Nra3/h Erdgas) mit einem 02/C Gesamtverhaltnis 
von 0,6 durchgefiihrt . 

Ohne Stufung der Verbrennung betragt das Verhaltnis H20/C, das 
erforderlich ist, urn den RuB zu vermeiden, 1,9. Mit einer Ab- 
stufung, in dem man zum Brenner nur ein Verhaltnis 02/C von 
0,46 fiihrt, liegt der erforderliche Wert bei 1,2. Das Sauer- 
stof fkomplement oder ein 02/C Verhaltnis von 0,14 wird nachher 
eingefiihrt. Man spart so mehr als 30% Wasserdampf ein. 
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1. Vorrichtung zur Herstellung von Synthesegas durch Verbren- 
nung, mit UnterschuB an dem die Verbrennung bewirkenden Mittel 
bzw. Sauerstof ftragereines kohlenwasserstof fhaltigen Brennstoff s 
durch. eine gasformiges die Verbrennung bewirkendes Mittel , wobei 
die Vorrichtung primare Injektionsmittel (2) umfasst, die einen 
Brennstoff strahl erzeugen, sowie einen Teil des Sauerstof ftra- 
gers in einer Verbrennungskairaner eines Reaktors, wobei dieser 
Strahl eine Langsachse umfasst und eine Hauptflamme (5) bildet r 
die im wesentlichen an der Stelle ihren Ursprung nimmt, wo die 
primaren Injektionsmittel in die Brennkaramer roiinden und sich 
langs dieser Langsachse erstreckt, wobei die Vorrichtung im 
iibrigen sekundare Injektionsmittel (6) fur ein Sauerstof ftrager- 
komplement umfassen, dadurch gekennzeichnet , daJ3 diese sekunda- 
ren Injektionsmittel (6) derart angeordnet sind, da£ sie das 
Sauerstof ftragerkomplement in diesen Strahl unter einer Entf er- 
nung ungleich Null dieser primaren Injektionsmittel (2) injizie- 
ren und daJ3 diese sekundaren Mittel (6) quer zu diesem Strahl 
unter einem Axialabstand von diesen Primarmitteln angeordnet 
sind, der wenigstens gleich der Halfte des mittleren Durchmes- 
sers der Verbrennungskairaner ist und vorzugsweise zwischen dera 
zweifachen und funffachen des mittleren Durchmessers der Ver- 
brennungskcunmer liegt. 

2- Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daJ3 
diese Sekundarmittel Sauerstof ftragerinjektor en umfassen, die in 
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einer Ebene senkrecht zu dieser Achse dieses Strahls unter glei- 
chen Entfernungen zu dieser Achse des Strahls angeordnet sind. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, 
daB die sekundaren Mittel eine Aufeinanderfolge von Injektoren 
umfassen, aus denen der Sauerstofftrager stromt, und die wenig- 
stens eine Sekundarf lamme erzeugen und daB diese Injektoren so 
ausgelegt sind, daB sie die Sekundarf lamme verbreitern. 

4. Verfahren zur Herstellung von Synthesegas durch Verbrennung 
mit Sauerstof ftrager-UnterschuB, eines kohlenwasserstof fhaltigen 
Brennstoffs durch ein gasformiges die Verbrennung bewirkendes 
Mittel bzw. Sauerstofftrager, wobei der Brennstoff und ein Teil 
des Sauerstof ftragers in einer Form von Strahl in eine Brenn- 
kammer durch mehrere Injektionsmittel (2) injiziert werden f 
wobei dieser Strahl eine Langsachse hat und eine Hauptf lamme (5) 
bildet, die ihren Ursprung im wesentlichen an der Stelle nimmt, 
wo diese Primarmittel in die Brennkammer mtinden, wobei. ein Sau- 
erstof ftragerkompliment iiber sekundare Injektionsmittel inji- 
ziert wird, wobei das Sauerstof ftragerkompliment und der Brenn- 
stoff wenigstens eine Sekundarf lamme bilden, dadurch . gekenn- 
zeichnet, daB man sekundare Injektionsmittel verwendet, die so 
ausgelegt sind, daB sie diese Sekundarf lamme gemaB der. Achse des 
strahls verbreitern, d,h. , daB sie derart angeordnet sind, daB 
sie das Sauerstof ftragerkompliment in diesen Strahl unter einer 
Entfernung ungleich 0 von den Mitteln der Primarinjektion inji- 
zieren, wobei die Sekundarmittel (6) quer zu diesem Strahl unter 
einer Axial entfernung der Primarmittel angeordnet sind, die 
wenigstens gleich der Half te des mittleren Durchmessers der 
Brennkammer ist und vorzugsweise zwischen dem zweif achen und dem 
fiinffachen des mittleren Durchmessers der Brennkammer liegt. 

5. Verfahren nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, daB 
dieses Sekundarmittel (6) quer zu diesem Strahl unter einer 
Entfernung OB der Primarmittel angeordnet sind, die w nigstens 
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gleich der Halfte der Entfernung (OA) ist, welche die Primar- 
mittel (2) vom Ende der Hauptflamme langs dieser Longitu- 
dinalachse trennen. 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 4 oder 5, dadurch ge- 
kennzeichnet , daB die die Sekundarmittel (6) von den Primarmit- 
teln (2) trennende Entfernung wenigstens gleich Zweidritteln der 
Entfernung ist, welche die Primarmittel vom Ende der Hauptflarame 
trennen und vorteilhaft wenigstens gleich der Entfernung ist, 
welche die Primarmittel vom Ende der Hauptflarame trennen. 

7. Verfahren nach einem der Anspriiche 4-6, dadurch gekenn- 
zeichnet, daJ3 die primaren In j ektionsmittel (2) oder die sekun- 
daren In j ektionsmittel (6) Wasserdampf einfiihren. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 4-7, .dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der primare Sauerstof f tragerzusatz , definiert als 
die Anzahl von Sauerstof fmolen, die im Sauerstof ftrager enthal^e 
ten sind, welche durch die Primarmittel injiziert wurde, bezogen 
auf die Anzahl von Kohlenstof fmolen, die im durch die Primar- 
mittel injizierten Brennstoff enhalten sind, zwischen 0,2 und 
0,8 und yorzugsweise zwischen 0,3 und 0,50 umfasst. 

9. Verfahren nach einem der Anspriiche 7 oder 8, dadurch ge- 
kennzeichnet , daB der Sekundarzusatz an Sauerstof ftrager, defi- 
niert als die Anzahl von Molen Sauerstof f, die im durch die 
Sekundarmittel injizierten Sauerstof ftrager enthalten ist, bezo r 
gen auf die Anzahl von Molenkohlenstof f , der im durch die Sekun- 
darmittel injizierten Brennstoff enthalten ist, zwischen 0,1 und 
0,8 liegt. 

10. Verfahren nach einem der Anspriiche 7-9, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der Zusatz an Sauerstof ftrager , definiert als die 
Anzahl von Molen Sauerstoff durch die Primarmittel und die Se- 
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kundarmittel injizierten Sauerstof f trager enthalten ist, bezogen 
auf die Anzahl von Molenkohlenstof f , die in dem durch die Pri- 
marmittel injizierten Brennstoff enthalten ist, im wesentlichen 
kleiner als 0,8 und vorzugsweise im wesentlichen kleiner als 0,6 
ist. 

11. Anwendung der Vorrichtung nach einem der Ansprtiche 1-3 
oder des Verfahrens nach einem der Anspriiche 4-10 auf die 
Herstellung von Synthesegas, wie sie fur die Herstellung von 
Amoniak oder die Produktion von Reduktionsgas verwendbar sind. 
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